Controls of the molecular distribution and carbon isotopic composition of alkenones in certain haptophyte algae by Laws, E. A. et al.
  	 
	   
 
  		  	
	 	
       	  	
  	
 	
 	 
 	
 
 
  		 
 		 
	 		 ! """ 		 ! #	 		 $
  			  !		 
% &
 '
  (	 	
 )	
 *	 (#+ ,-,., /.,. 01	
 21	

#% &'301	
 ! #4	% &'301	
 $
! " #	

4		 '
  	
	"  ,- 	
 
 5 		

	 2	 6,7,, 	4 "	
 $
8,9 $ %   #1	 
 
 	
 #
  "	 	  	4

 	 
	 
4
 
 	4
 
 
	 	
 	  	 
  +
  
 	

  	 	 
1"	  	
   " 1"
 	 #
   
  	

  	1 " 5
  
  	
 " #
 	4
 
 
		 
 	 " 1"
  	

 
 
 	 #	 
 1"	  	# 	 	
   	
 
  	  "
	 
	
 
 1" 1  	#
 	: 
 	
 +	 
 
	
  
	
   +



  "	 	
 	 	  	
 	 "
  	4
 


	 	
 	 	
 " 1"
 (" 	
4
  
 
 	 #
 
 
	 	4

 
	 	
 6/
;$ 	 	4

 

 
		 " 1"
 $
	
 	
 
 	
	
 ($ 	 	 

   :
  		  	 	
 	: 	#

+ 

	
 <5$   1" 	 "	
 " 	
 	  
"	
 


1
	 
	  	$ 

 	 	4

 

	
 	
 
		
 	
	  	  	  	#
 " 1"
   	4

3"
 		 % 


:  "
  1
  	   	4

3
	

 		 
 
		 

	  		 
 	#	3#	 " 


  	#
 " 	
	
 	

 	
"   	< 	  	4

3"
 		 
   
%	$  	
! " 	
	
! 	4

! ;

6/! "! 		  
&	' 	
$ 	
 1	
 1! 1! 	# "! #1	 " 
		(	 =#	  ---! 	(	 >1# - ---! 		 >1# , ---!
	 ?	
	 25 --, 
@	  %  0 > ("" * * 0	  *#  04	 	
  2 &	4	1 --, 5
 
 
1	 #
 	
 	#
 " 1"
  	4

 
 	
 	"" 		 

 


   (	" 
1# ---25----./ 8,.-  /  6 	#9 (# ?	
	 25 --, 
)	
	$ %4

 "	 $ ?
 	
G3GeochemistryGeophysicsGeosystems
Published by AGU and the Geochemical Society
AN ELECTRONIC JOURNAL OF THE EARTH SCIENCES
Review
A1 
?	
	 25 --,
(	" 
1# ---25----./
'>B ,..3-/
5" --, #  %1	
 2"	 


* &
89  	
  	 	"" 	 
  C 	
 1 "	

   "   "
#"	  8

 
  ,69 ' 
 1
	
 " 
 	 
	
 -5 	
 	1 	
 .5 # +
 	   	 " 	 
13
	 1"	 '
 	
   1"	
 
 #	 	#
   	
 "
#1	4 
  1  
3	
 56/ 56
	
 56$ 	4

 8 
 ,69 
 	 
 
 	
" 56/ D 6 	4

 	
 1	 # 	

1"	
    1"
 
 	

	
 
 8
 
  ,7 ,.! 
 
  ,.9 %4

 	  "

 1	
 1
 	
  1	 3
#
 	
 " 1"
 	 #

  
 "	3	 	 1"	
8
 ,69 	
 5 	 8
 

 ,-! 
 
  ,7!  
 
,9 " 
 
  8,9 	

 
 	  
		
 	 	

	#
 " 1"
 ,65$  
3
	
 	4

 
    

	    
 	 1		 	


 	 E"	
4
 #  


		    	4

3#	 "+ 


 	 	 1"	 	

5 &  

	
 	""
 	
   	
 	 "
56/D 6 	4

  	 
 
 	
4   	4

 
 "
 	

	 
  #
 	  
		 	 8!"
 
  ,-9 0	
  	
C 1"	
 #
 	


#
   1
	  8


 
  ,79   1"	
  
	

 		# 	 	 	4

 1	#1

  	""  "		 1"	
 	
 	$ 	 
 	 	4

 
3

	
 
		
 	 	
 	#
 3
" 1"
 
+ 	 ,	  	  	
!  ,	
869  	  1		    
 1		 
 	 3
  


1
	 

   
+"1
	 	 	 
 '
 
	    

1
	 



 1		 " 	
 1"

	
 #  
 	 1	 	  
   4    	
3
" # 
 1	
 1" 	  
3

 1	 
	 '
 #	 

		 

1
 
  1		 
 
	
 	

 
 	#	 
1 	
 # 	  +	 11 



 
	   1 #	 
3
	

   	 	  	  	
1"	 	
 		
 	 		 "3
 	
 1"
 
 	 	 	  :	3
	 	 1   1"#  
"
 1"	
  

1
	 
	
 	 6/
; 
879 0	 1
 # 
 

 

 	
 11 	 	
	
 
 		 1"
   1"	

	  

 # 	 
 	

	 +"1
	  	""	 

 	
 	4
  	 

:   	4

 #


		
 	
  	
" #
 	3
#
 " 	
	
 	
  


	  
  #	  1 #	
	
 

  '
 #	  
	 
	 
 	  11 
	


	 	  

	
  	 
	


 8#
 ,/69 % "	" 	
 
	
	 "	    +"

	 	 	 1
  
	
 	 
    	

1	 "" # 1 1
 	 
F
  1 	   	 

+"

	 	  	 1"	 	3

 		
 	
 	 " 3
1
   	    &
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
+"1
	 	
 1	 	
 
 	3
  	 1"	 	
 		
 
	
" #
  	 	
 
	  
 
  
  "	4

 1   11 
 	 #	 
 
 
	
 
  "	4  
	


 	
 
	
  	 " #
 		 
	
 	
  1	 
3

1
 
   11 '
 
 #	
 
	
 	
 
  

	3

 	
 " 1"
   
	

	#
 "   " 
	 
 	  "
 	
 
	 	3
	   " 1"
   	

1	 " 
   	 
3
	 %1"
 1 # 1	  
"
 	
" #
 " 1
	

	
 

	
  
	
 	#
 " 
'
 	
  "	 

1
 	
 	
	
   	#"
 	
 	
  
#  +"

	 
  '  
3

	
  
	
 	#
 " 	


	
 
  
#	
 	1"

1 # 1	 	#  	
" #

" 1
	
 	
  

	
 

	
 	#
 " #   	

# 
" 
8.9 '
  #	  
	
 	


 "		1 	
  " 1"3

   	
 1	 	 	 #
	
  		 # 	 	  
3

	
 (		"	
   +"1
	


 	
 D,- 
  +"

	

  	 	  " 
	3
  
 	 # 	
 1	 "
"   +"1
 '    	3
 	 	 6- 1 4, "		 	

	#
 (5$  " 1"
  

	
 	#
  	
 #  	

- 7 

 	
 
	
 	#
 
1"3

 	
 # 
 
# 	
 	#

"	
  	 
	 #	 	


 " 
 		  "	  	
 - -.
8 
  ,	 ,#9 '  	



 "" 	 4" 	 		
 
" 1
	
 	
 #  	 
 +"1
	 5 

	
 
1	
  
 "		1 	
  3
" 1"
 
  	 1 %
	
"		1  	 	 	 B	4 1
 
  

 	 	 
"3
	 
  +"1
  	  :3

     1	
 # 5 	

 "" 
 		  	
 " 	3

	
 
89 =1 	 
	 "
    1	G
		
	   #	   
 
""
  "1 	 	 
1# 
+"1
  	  1 " 
 "#  
 :	3
	3	 

 @ 	
	
 

    1
1E 
  
  
 *	   	 
3

  	  		 
 	 	1

+"
 1	  

	
 
 
	 	 F

  	 "3
  	 

E  
 

"
  5 	
 > 	1	
 
 B3
	4  	 
 
	
  
 
1	 	
 "	 

1
  
#	   		
	  
#	  	  :1
  	
	1" 1 	
 "	 
 B3
	4  	 	""  " 1
 
	 % 
 	  #	 1
 	  
 
  
  
	
 		
	  1	 1 
8/9 '
 	 

31 

  3
1 

 
  8,.9 	
 = ,$ 
 11  

 "1" 
 
 	1# 	
 	
 :	 1  


    	1#  1 	
 	1 1  	  
	 



   11 	 	G  	 



  1
 	
   	 

+  	  
	 

 
 	    :	  "1"

Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
	   11  #  1 
  	1#  +"1
	
 
   	   
 
   "1"
 	 	
	  	1  + 
  "1"
 	
	 #
 
	
  	 	  #

1 	
 	 		 	
  13
    11 	 
	
 

 +"1
	  
  	
	 

  1	 	
 " 13
"
   	 1  
	1# 	
 #  	   1	
	
 "	 		   
	1# 	  1  	 
89  		
 
 	 	
	 

313
 

  1 	  	
	
 #	 '
 	 	  		
 

  	1#    	 
	
 	4 "  1	 B	4 @BF$
  
  	  8$

 
 
,,9 >1	     
 

	
   	 1 
 
 "
		
 
  		
 
 	 73
 
  

  1	 	

" 1"
    	 13
		 
 	 73  	
   

	 	 
  	 
    
 
 

 	  	1 1

 	   
+ 	  	1 1 
  @BF
    	  # 
 	  	
	 
  

  		
 	    :	  "1"

	  #  1   
	1#  #	 	 		3
 	 1		 	

 
 
   @BF    	  	

"		 #1	  
 
	 
 :	
 		  	 #
  "
 

1 	 	 
 "		 # 	
 
	 13
Medium
Pump Overflow
Growth Chamber
Sampling Port
3-Way
Stopcock 
Nutrient Medium
Reservoir 
Stir Bar
CO
2 
-
Fr
ee
 A
ir
2%
 C
O
2 
in
 A
ir Gas Mixing
System
-	 * 1	 	
  	 

  1 ("	
4
  	  
 #
	G
  	  ""  	 1
 

    	1#  

	
  5	:$ 
 	
""
   	1#  
 # 	 	 1+
 1 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
"  7  = +	1"  , 	
  	
 

	
    	 1 %, 	

%   	    #
 %, 	
 %
 
 #
  & 
,
%  %,  ,
 &   
 	 
  # 
	   "1"
 	   1  
 	1# '
  	  	
 	#

 4
 	 
 1 
	
 	#

 
 
  "" 	
 	
"	
 
 1 	
 	#
 

	
 	#
 
  	4 " @ 
#   	  	
 	#
 
 
"" 	
 $   	  	

	#
 
  	4 " @ ' # 
"" +" 	 	 	
  , 	 '

	  	 	   	
  '   ,  ' $ 
  H <' I 8,  ' $<' 9$ ' ' H - . 
+	1" 
  H  I * '
   
 	 
 
 	 ,B, @BF  
 	

+" 	   	  	
 	#


  ""  # 1 	
 
 73 		  	 $ 


 	 1"	
 1"	
 
	#
 " 	
	
 #	 ,$
	#
 " 	
	
  1
 #
  	 	  1  
 	
 $
	4 "	
 	""	  	  


 
 	#
 	
	
 = +	1"
	1 	 	#
 " 	
	
 ($ 
# 
  	 
 	 	 	  , -
, 
 

   	 #

:	  " 	
	
  #
		   
 	 	 73
		 	   	
 - . , 
   
 "" 
    ,  
 
89 % #	  "	 1 4 	 
3

31 

  #  	 

	 

 
    11
	 	G  	 

 	 "
 

133 "1	 ""
 	
  


	
 
   	1#  1	
3
	
 	 	  
  	   	

+  	 
	 

 
  
	1# 
  

  
	     1 #  	1 	
	 1  
  +"

	 "	
 	 #	  	
   	  
  
 
   
  
+"1
	  
 #
 	 3
#	 	
 	 #	   	  
11  "1" 
  #	 	
 	

:	 1   

   #	
1  	  1	
	
 	 
	
 

3
	
  #1	 
   	1# 
01	  "	 :	
 # 

3
 1

  "	 
 F$ 
   11 "1" 
 
 

 F 	
 + 	 " 	 	


  
  F 	
 " #
	 	 % 		
 
  +"1
	

      	1# 
3

 	 	 + 	  	 "  , 	
	
  1	4 	"""	 	G1
  

 	    

	
 
	
 	 '
  	 ,$   
		   	    

	 73 " 	
 	
 	G1
  1	 
 
 	    +	 1	 
 	    % "	 	 
	   1	 	G1
 

 	 1	   	  

+"1
	  
8,-9 
 		
	  

  3
1  


	 #	   	
 " 
	
   

1
	


    1	 	
 "
1"
   		  	
 # 	 '

 	  

31 1	 
	  	   +"1
	
 
    	  
   +
 	 	 	1
 
1		 	 
  1	  "
	
	 

  1 	 	
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
	
 		
	  #	  #	 	
1
  	 	 

  3
1 	
 # 	1" 	 	 	  4 

 1
 =1  
 


 1 	
 # 
 	  
 
 
	
   1	 	
 "	


1
 
 	 

  1
 
 : 	   #  

   	
 

  1
# 
 1	
 : 	 	  # 
 
F  	
 # 
 
 	 


1    

 	  

1 " 		    
#
 
 	 #  +	$  


1	1
     1
	
  
		
 +"
 #    1
	 
     "	 
$ 
8,,9 +	"	
  	#	 		   
1 # 
  	
 #	 

 
 
: 	 
		 

3
1
  	
 	 	
 
 "	
   1"	 1+
$ 1	   
1	G 	
 	 

$ 	
 #	
   	E
 " " 1"
$
" &
 "# " 3
" 
 1
" 		  
#  
   8 
 
  ,/	
,#9 
.  - 	
 ./
%
8,9 *
 4 	 1
	 	 
	 1	 	 	4

 #
 	

"
		
 
 
  8,9 	


 
  8,9 1
 	
 


  " 
 

	
 	

		
   	4

 
  


 #	  +"1
  	

 	  

	
  	4



	 
	
 
   	
	 	1 	
 	
	 "	  

 
  8,9 1
  
 

	 	
   	
 	
 

	
  
 
  
 
 
  8,9 	
 
 
  8,9
 	 	"" 
 

3 
1"	31   	
 
	
	 "
  	4

 
 
 
8,9 
 	 1	 
	 
 6/
; 
 
	
  	 	
	 "	 
	 
 
  8,9 
 	 
	3
	
 	  56/ 	
 56 	4

 

1 	
 
	
 	 
 

 	 	1 	  
 
 	
  
  8,#9 
 
	
 
 	4

 

	
  
		3

 
  	
   	
 
 


	31 1	   
 
8,#9 "
  	  	1 	
  
	
 
 
 #	 	
 1	 
	 +# 
 6/
;31"	 	
3
"  
 	 

31
 	   
 " 
 
 "	1"	 		 

6/
; *
 $


 
  8---	9 3
1
 	  

	
  5	:$ 	
  
 6/
; 	 	  

	 	4 " 	
 #
 	4


	 	#
	
 	
 85	:$9  
 
	 	 

1
	 	 1	


 	 	4

 

	
 	


		
 '
   1
  1	
3
      	  

   
  # 1
 "	

 
G

  	4

 +  1


    
	
  6/
;31"	3
 	
" 2 	 
  
+
1	
 
 
   	 	 
 #
,$ # 	  	$ 1
  	

	
	 
1	
  	 1"	 	

""    :	
 $$ '
 


1 	  1	 # 1"#  1

	 

$  1
 # 
  	 	


	
    ""	
  


  1  		  
3
"	
  		  	""	
  6/
; 
"	1"	 

  1	

Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
1"	 	
 
	#  "
	 1
3
"	
 
 

1
	  
 
6/
;31"	 	
" 	 
 
0  - 	
	
8,69  " 1"
  	
 #3
1	4  
   
  "
1"
  ""	
4
 	#
 	3
	   "		 #1	4  
 #1	4 1
 "#1 		
 "		
 ""	
4
 	#
 1
 1  	#
 
  	1" 	
 

1	
 	 
	
  " 1"

  ""	
4
  G	
  

#1	4 
  	  
 "	 
 
	1"
 	   	 1   
	

 $ #
  ,65   #1	4
	#
 	
  		 ""	
4
 	3
#
 '  	
 	
  # 	 
,65  
	
J
8,79 % 
 

  	 
	
  
	  #4 #1	 1"
  "3
"	
4
 	#
 1	
 
	
  	 
	""+1	
 ""	
4
 1	 # 
3
  
  "
 	#	 	

"  	 

 	
 1	 3
 
  ,65    	 
1	1 #   	 
 
 1
  
	
 	 ""
 
 "3
"	
4
  
  +"  	 
# 
	
 	  
8,.9 '   4

 	  #1	
1"
  ""	
4
 	
 	
 	3
1		 
 "
  
  
3

 
   # 	 	
	 
 #	  	  #
 8,/9 '

C 1 ""	
4
 	#
  	3
	  
   1"	1
B 	
	#
 	 	#
  	4 	
 
"
 	
   	
 
"
 C 1 	1 	
 	G  1"
  	  	
#		
  	
  1	+1E  	 
 
 
 "	
 

1
	


 	 	#
  	1  #
	 
	
 	
 #	   :1
 
 	   
  # 1	+1E
	 	#
 
  1  	#	
	
< "  " 
 
   	

+   
     	  

  

 1 	 ""  
1  	 #		
   
	G  	 ""
  	#
 
 
 	
 	4 	
 1"	1
 
8,9 '
 	  #
C 8,/9 1
+"1
	  	 
 	 

 	 
 	  	  	
     	     

3
		 	$ .-K  	 	#
 
		  "
 6.K  		  	3
#	 	
 ,.K  		  " 
%	 "
 
	
 	#
 	
 

 
 	
	  6 6 #  8(" ,,9 	

.K  	 

  		  "3

 8&%  (" ,69  1"	3

  	  5B> 	 
  
 	 	
 	  	  	# 6 6$- .$ <
- .-$ H .  #     	

	   * 	  . / #  
8,/9   
 	 
	 

 	
""	
4
 + 1 	
 	#

8) ,6! $*
 ,69 	
 	
 
 +	  	 
  	 
	
 
  
	
 	 1"3

  
 
	 : 
	
 
" 	
	
 % 4 1	
1 
"	 
 $*
C 8,69 

1 
	 	 	 "	   	
	1   1   6/ .K   
	#
 " 	 # 
 	  "	1	3
11	 '    
 	 
 3
#
 " 	 
 - 6/. < , I - 6/.$ H /K
  	#
  +  # 	 	
 	
 	#
 F5$  		3
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./

  	
  ""	
4
 11

1
	 # ""	
4
 	
  


 C 8,,9 1  "	
4

 #  	1 	 ""	
4

11
 + 6-K   	#
 
+ " 	  "
	   +" 
	 	  	331 	 	
 
  	 	1  7 1  
#  	 	 		  313
	1   	
  	 	1 
.  1 8 
  ,	9  #
+"  + 	# ,-K   	#

 + 	 	  	  
 #

" 	 
8,9 =   
 +	1"   "


 ""	
4
 5B> 	 
  	 
3 	
 

31    1	3

 	1 % "
' = 
	  1"	
 "
 	# 1	3
	 1"
 =  5B> 	 +	"3
	  	 	    * 	 . / 
,$ 	 1	+11  	 
 
"

  5B> 	 
  	  

 
 3 	
 

31 
3

 
 

31 

 
 	 
	 	
 #
 5B> 	
	
  	 
 31 


 5B> 	  " 	 
 	   
 	
"
#
 5B> 	 	
  	 
 3
	
 

31 

 	 1"	

1"	
     	 	 

 
 	   # +"  13
		 	
 	 	 

   	

 # 

31 	
 31


 #  	
 #
 
	
  	   
   	 
&
  	 	  	
 31
 "
	  "
   	
 
"
	  	#	   &

 	 	  	
 

31 
0
5
10
15
20
25
C/
N,
 g
 g
-
1
0.00 0.25 0.50 0.75 1.00 1.25
Growth Rate, d-1
Light-limited
Phosphate-limited
Ammonium-limited
Nitrate-limited
-	 + 5B> 	   1	
 	1 % "
' 
 
 3 	
 

31


 F		 1 ("  
 8,-9 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
"
	  "
   	
  "
	
 	#	   
8,9  	 	 
  1
 
 
	
  
 #   *
1  

   	1"

	 		 #1	 1"
  	

	
 	
   .-B6.B,. "
B	3
#	B" "	
 +1 


 	 1"	   

 		

	
 	 		 1"
  	 
3
	
 1  "	
 8(" ,,9 # 
# 	
  +1  
3

 	 
 		   	 
"
 
 
  " #"3
	    ""	
4
 
	 	 
 	 	  	
	  8(" 
  ,/9  1"	

 	  	 1	G  ""	
4

#1	 " 
  	
  "#	#

E 
 

   3
1
	 1"
   ""	
4
 

 	 1 * 1 	
 "3

 	#	 	
 " 	#
 	 #

" 
  	 .-B6.B,. 	 
1"	
  	  	 
 		 "
	
 #     	
 +#
1"
	 		  

1 * 1 
  	#	
1"
 
   
    
" 	 	
  1 	" 
 
"	
 

1
	 

  "3
 	 
  1"
 	 
 	
 	  	 	
 
 "	
1"
	 		 

 
* 1 = $  
3

 ""  	1"
  	
	#

	
  	 F 	#	 

  
	
   	  "
 

	# , 
1 	  		
8-9 

	  "	 


 	4

 #1	4 1	
 	
 
1	 
#1 	
 "		
	" 
F"     	4

 
 

 	
 "  ,. " ,!  
 
 
8,9 	
 
 
$  	
	
 #1	 

 	
 #
3
 "		   
3	
 	3
#
 1	
  8
 
  ,7!
# 
  ,9 
   
	4

 
		
 	 	 	 

 
 1"	 8  

,/9   1"
  "	  	 	
 
 	
 11#	
   

 8,,9 +	1
  	 	 1"

  	
 	
 
 	  		 
	
 	
3
		 56 	4
 	 , .K 	
 	 	 	$  	  	
 6B 	 	  #
	 	 
 
3	
 	4
 	
 4
 
 
 
	
 =1  
  8,,9

  	4  	 1   	
	 " 
  	
 	
  	
6B 	 	 
 
 3	

"
 	
 	 	
 :
	 	


	
 
8,9 '
		 		
 
  ,65  "
#1	4 	
 " 
 
  1	3
# "		 "
#   #
3
 5
 4
  " 

  	 
 	
1 1	 #  

"
 
		 		
 
  ,65
  " #1	4 
 
  	
	1 	 	 	 	
 ""

 
E 1 	 11
 "
	35% 	  		 	 	 
3
	 	
 		<1	
	 )A%$ "		
" 8(

 ,/.9 & 5,D,
	 	 	 
E 1 	35% 

 "	 
   "
 5.
1
1 "

 ""	 '(($ 
 		 ' 	 
 #
 3
1
     	
 ,653 	

3	#
 +"1
 	  	 

 "		  # "	
  '(( 
3
 [#"

 
  ,! & 
 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
,! (

 ,9 =  

 "	1  	
 #:

3,-$ #
 "	
  		  
$ 	
 4
 1		 +
$ '((  1 	  		 )A%
"		 = 6$ '
 
	  	
3
1 
E "	 "
 "
	
 	
 "	:

3$ 1 '((

	 	  
 ,3+3F3+3.
""	 FL($ "		 = 6$ '
 
)	 * )	
  A	 *"  A	 @" 01	4     	
 
	
 2
 
 5

 	
 0	 5	
5 5

 	
 	
1 01	4  $#
 

   (   ,$
56/ I 6 	4

 6 , M -  $
731	3.3
363 /  ,$
,B- 	 	 "	1 	$ / / ,$
,B
 	 	 .  ,$
 	
 ( 7 . M - 7 $
56/B 	4

 7 6 M - 7 ,-$
56/B6 	4

 7 6 M - . ,-$
731	3.3
363 / 6 M -  $
,7B- 	 	 1 	$   M - . $
,B- 	 	 "	1 	$  . M -  $
,B, 	 	  	$   M -  $
 

 	
 (  - M - 6 ,-$
56/B 	4

 6  ,$
56/B 	4

 . 7 M - 6 ,-$
56/B6 	4

 .  M -  ,-$
56B 	4

 . 6 M - . ,-$
56B6 	4

 7  M -  ,-$
731	3.3
363  6 M -  ,-$
,7B- 	 	 1 	$  6 M -  ,-$
,B- 	 	 "	1 	$  . M -  ,-$
,B
 	 	 7 - M - 7 ,-$
	)	
  	 	 ,65#1	4  ,65"  
#
	
 	 +" 	  	
	 	
   6$   	
  H $ 
#
 
  8,9 

 
  8,/#9! ,65(5 	 	
 1 /   7  
 
  8,	9! ,65(5 	 	
 1 /   7  
$


 
  8---	9! ,65(5 	 	
 1 ,    6 

  
 8,-9 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./


1	
	 "		 '((  1 1
 
1	 FL(  	  
3
	 	 FL( 
	 	
 
E1 	
		E  

	
  "	 	

	363""	 '
  	 

 		 # "	1 	
 "	
"
 	 
E 1 '(( "3
 	  FL( "		 = 7$ '
 # 
 	  "		$  
'(( 1	
 # 

4
 "
3
	

 1		     	

    	
 


$ 	 
 #
 	# #


 . [1999] " 
 	  3

 " 		   )A% 	

FL( "		 	 
 	
  	
F #1	4 	
	 1	 # 	  
 
	
  
   FL(
"		 
89 %
 +"
   '(( 1 "

 = 6 	
 7  
 
  
"
Plastid
1-Deoxy-D-xylulose-5-P
DMAPP IPP
+IPP
GPP (C10)
+IPP
+IPP
GGPP (C20)
Plastoquinone-9 (C45)
+5 IPP
Phytol
Carotenoids
2x
Pyruvate + GA-3P
Acetyl-CoA
C16 - C18 Fatty acids
Cytoplasm
3 Acetyl-CoA
HMG-CoA
Mevalonate
DMAPP IPP
+IPP
+IPP
FPP (C15)
2x
Sterols
Mitochondrion
Ubiquinone-10
Fatty acid elongation
+ desaturation 
?
FPP
IPP
Higher Plants, Red Algae and Heterokont Microalgae
-	 . (		  " #
 
  "	
  		 	
 4
 1		 8	
(

 ,9 '
  1 	35% 	
 "	<	363""	  	
"   
  "	1  	
 #:

3,-$ 	
 "	 " 	

	
 "	:

3$ "
 " =	 	 5, D ,$ 	 
E 
  "	 1
	35% 	
 	
"   "	1  #:
 
	
 	
 		
 %##	
 B
'(( "

 ""	! F)%(( 1	 ""	! 2(( 	
 ""	! =(( 	

""	! 22(( 	
	
 ""	 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./

   " 3
	


		   )A% "		  
	 '(( 
 
  	 	 "
 =
.$ '
  	
1 	 " 

 	
	$ 	  1 	35% 	# 


 1"	1
 %35%  "3
 	  	#+	
  "	 	
	
 	  		E #  
E1 "3
	 
	 %    4

" 	
	
 "	 
	
 	 " 	35%  	#+
	#
  " 
 ,65 8&
,  

,//9 
 8,69 +
  
 
	

 	
 "E 	 	

"    	 	$ 
 )A% "		3
3
	

 	
1  # 1 " 

,65 	
 ""
    " 
	
 	
$ 
  " 	 


  	#+ 	#
 
869 
  	 	
 85	:$9 		

	  
 
 ,65  1	
 "3
"	
4
 8(" 
  ,. ,/9 1"
3
" " 	 	 "	 +"
	  	    	
1    
	 ,65 #1	4 D ,65 "$  	 		
Plastid
1-Deoxy-D-xylulose-5-P
DMAPP IPP
+IPP
GPP (C10)
+IPP
+IPP
GGPP (C20)
Plastoquinone-9 (C45)
+5 IPP
Phytol
Carotenoids
2x
Pyruvate + GA-3P
Acetyl-CoA
C16 - C18 Fatty acids
Cytoplasm
DMAPP IPP
+IPP
+IPP
FPP (C15)
2x
Sterols
Mitochondrion
Ubiquinone-10
Fatty acid elongation
+ desaturation 
?
FPP
IPP
Pyruvate + GA-3P
1-Deoxy-D-xylulose-5-P
Green Algae
-	 0 (		  " #
 
 
 		 8	 (

 ,9 '
  1
"	<	363""	  	 "   
  # "	1  	

#:

3,-$ 	
 "	 " 	
 	
 "	:

3$ "
 =	 	 5, D ,$ 	

E 
  "	 1 	35% 	
 	
"   "	1  #:
 
	
 	

		
 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
1"	
  " 
	  " #3
1	4 #
 ""	
4
 " 


 
  

 '  #

 	 # 
  8,9 11

	  	 # 		 	 
,65,B- 
  ,B- 	 	  
 	
 	
  1	
 	
1  	""	
 
 	#  

 ,65 	
 
		 	1#	  ""	
4
 '

	
 	
 1"
  1"

1"	
 	 	
 
1   3
1     	#
	
   NN#	 13
"
CC$ 	  	 
 1"
 
#1	 1"	
 
 		
 		
879 A	   1
   	4

3
"
 	""  	
 	
   
 	 11	E 
 	# , '"
	
	  " 	4

  	
 	
	 #1	4  "1 # "
	 1

 2	 51		"<)	
"1 125<)$ 8
 
 
Cytoplasm
3 Acetyl-CoA
HMG-CoA
Mevalonate
DMAPP IPP
+IPP
+IPP
FPP (C15)
2x
Sterols
Mitochondrion
Ubiquinone-10
Fatty acid elongation
+ desaturation 
IPP
FPP
?
Plastid
DMAPP IPP
+IPP
GPP (C10)
+IPP
+IPP
GGPP (C20)
Plastoquinone-9 (C45)
+5 IPP
Phytol
Carotenoids
2x
Acetyl-CoA
C16 - C18 Fatty acids
Pyruvate
3 Acetyl-CoA
HMG-CoA
Mevalonate
Euglena gracilis
-	 1 (		  " #
 
 
  8	 (

 ,9 '
  1
	35%  	 	 "   
  # "	1  	
 #:

3,-$ 	

"	 " 	
 	
 "	:

3$ "
 =	 	 5, D ,$ 	 
E 1
	35% 
  "	 	
 	
"   "	1  #:
 
	
 	
 		
 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
,-9 % . 		
 
  	 #
 	 	

 1    / / 

		 " 	4

 	 	 	

 	 " 
 ,65 	  
 	
1$ # 6  6   . 	
 / 
"  1	
  	 1

 " 7  

  1	3
1
 "1  
		 ""	
4

11
 8
 
  ,#9 	
 
1
	  8
 
  ,-9 
"	 "
 "  
 
 ,65
# 6  	  	 #  "	3
1  731	3.3
363 
& 	 		
 
   #
#
 " 	 	  	
 
	
1"
 "	 
 1
 		


, /$ #
 	
1 1	 
3
	
 
  O- $  # 

	 #1	4 1
  	 

	
1  	 	
 11 	
1	3
$ 
1"
 		
 
  
	 1 ,$    
 '(( "		
 	 	
  "
 #

8#"

 
  ,! & 
  ,!
(

 ,9 $    

		 "  #1	4 #
 13
"	1
	E	
 8 )
  $

,9$ 	
< 6$ #
 	
	

 #1	4 
 
	1 1 	3
	 8 # 
  ,79 ;
 
 "		$ 	
 	
	
 		
 '(( #
 
 	"" 		 
: # 
"
   		

# # 
 
  8,/#9 	
 #
 
  8,9 
  		
8.9 A	   1
   	


 
 #	  	 11	E 
 	#
, %  		
 
  	 # 
	 	

 1  -   6 
 	3
	 " 	4

 	 	 	
 
	 " 
 ,65 	   
	
1$ #  - 7    	
  6 "3
 '

  	 # 	1


  	 1
   

"  	
 	
   $ 
 


	 1 1	  	
  

"  	
$ 
 
 
	31
1	$ 	
 

3		  #	
$ 

 '
 	
   1	
3
1 # 	# 
+"1
	 		3

 
   	 1 ,$ 
 

  

   ""	
4

	
 

31  

3
		 $ 	
 $ 
 
 
#1	 1"
    
3
	 8 #
 ,/9  		 "
 

	# , 1
 	 ""	
4
 


 	 	 "
  
  1	3

    
	 		 #1	4 
 	
  # + 
 	""3

  1   1  
 
2   	  &

  
89 % 
 1	
   	 
3
	

   	
" #
 	#

	
	
 # 1	
 ""	
4
 	

 

 	   
"#	
  	
 +"1
	  
) 
  8,69  	 ( 	""+3
1	  
 #
  ,65  
	: 5 	
 ""	
4
 	#

    :	

(  ,  '   , 6
 , , 	
  	  "
1
	
 		  	 "3
 #
 
	
 	#
  
"	1	11	 
   
 #	4 

 

 	 	
 
E1	 	#+3
	
  " ""	
4
 "
	
 '   	
   
	
 	#

	4
 " #   	  #	4 
 
	 %1
 	  	  
 
5 #	4 
  	  ""
	  
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./

		 

	
  5 5$ 6$ 	

# 		
  
(  ,    ,
,  

 7
     	      
	
 	#
 

    	
   
"1	#   "	1	11	  5 

  :	
 : 4
 
   	 
 4

  

  
  	1 	 
	
 	#


   # "	 
  5 7$
	
 # 		
  
(  ,    ,

,  


.
    

	
  5 
 
+
	 11 8)- 
  ,!
) 
  ,6! (" 
  ,.! $

  ,9 +"1
	 		 

 
7$  "   1	
 	1

  # (" 
 
8,.9 
 +" 	   # ""
	
  	 		    	
 	
1 
"	
 	 	1"
 
" # $ 
  8,9 	
  

 8,	9  
  8,	9  	
+"1
	 		 1 	 " 
 
 	B1 	  
3

   	 		 " *
#  
  8,	9 	 
	 	
1   		# 
 " 	
	

 # 	
  # 
 

	 	#
 

 	
  	 		
#
 " >  
 
8,	9 
 	 	 		# 
 (
 	
 
 1#
	
   	
	 5 

  	 		 	
 5


	
 1   		# 	
	#  "3" 
 

1	
1  
	
 	#
 	:

 
  ""  *0'5 
	 
 
 " 	
	
 
	 
 
 
 " 
	
 	
 
4

 	 
#  
" 1"
  		  
8/9 %  "1	    	
	
 5 

	
 
 

 " 	
1
	 # +"1
	  #	


 1	  8(" 
  ,. ,/!

 
  ,/	!  
  ,	9 

	 	
"  #	
 
 

 #	  
#	
 8%
 *
 ,7 ,.!  
  ,7!
 ,!  
  ,	
,#9 (	   "	
 1	 # 
 " 
	
 +"1
	 



 1 #	  
#	
  "3
" 
 
 " 	
	
 
>  "
"	 	1
 

1    1	
 	 1	 


 = 
	
 	  85	:$9 	

  	 
	31 1	 	

31 #	 
#	
 	 
3

  " 	  .    
 " 	
	
   	#+	


E1 *0'5 8(" 
  ,. ,/!

 
  ,/	!  
  ,	!
$
 
  ,9 % 1	 85	:$9
	
  	 
 #	  
#	


   	   
 #
"
 + 
   

 		
" 	
	
 	 
  # 1
 8 
  ,7!  ,!
. 
  ,!  
  ,	
,#! $


 
  ---	 ---#9 '

	
  1  	
 
 

1	 8
 
  ,/	9 	
 #3
	 8$
 
  ,9 +"1
 
	 
 "

  ( 
 <5 	
1	  1  #	  

 	 1	 "

  # 	
 =
$ 8$


 
  ---#9 
89 
  #	    1	#

# 	
 1	  
		 5


	
 		 " 	 

	 1	
 ""	
4
 " 	 5 
3

	
 1	
1 55)$ 	
 	 
3
	
 	#
 
   
 "	 	 	
	
" 8.
  $*
 ,.! 
 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
0.50.40.30.20.10
0
5
10
15
20
25
[CO2(aq)], µmol L-1
µ/[CO2(aq)], L µmol-1 d-1
ε P
,
 
‰
6050403020100
0
5
10
15
20
25
a
b
ε P
,
 
‰
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
!

 ,!   
 ,/!
&	  !

 ,! ,
 
  ,9 
  " 
  	 "	4
	 " # (" 
  8,/9 '
 
+
     (" 

 8,/9  	 .$ 	 	
 
	:	
"
   	
" #
 ( 	

< 
  	
  < 	 +
 
 	 (" 
  8,/9 "	 	
5 
   # # "	 

	
 # 	 	
" 	
 	 	 	
	
"   	G  

	 5


	
  	  1
1E  

  	
"
 5 1  +
	
11     	#+	
 
 
#	   
 1
1E	
 1 

 	  	
" #
 ( 	

<  # 


	 % 	 :	  
   		  	
 :	
 
 1


 ,
,  #
  (
(  ,

  H   , I , 	
 , H , I $< ,
I $$   ,$ 	
   	 
	
 
#:
 .

  !
 8,9 3
" 	 1 	 	  	 	
" 
 5  #	#
	  :	
  (
	4  1
(    ,
,  
 ,65  ,  ,  ,6 
  ,

 
/
    	  	 	
" 
	#
 +	
 	
 ,6   
,65  

	
 	#
 	  	 	
"

   '  		   	
$ 	
 /$ 	 	 
	   
 5 	
  H   , %
 +	1
	
  /$
1	4  	 	 " 	
	
 	

	

 #   
 #
 	
"	4  5 	
 	 "	4  #	#
	
8 .

  !
 ,9 = +	1" 
5   1  
	
 	#
 #

	 	
" 
 ,65  ,6 H - 
  #	#
	   1 

	
 	#
 #
 	 	
"

 ,65  ,6 H   	
 
	 
  
  		 	  "  

	 # 	
 	"""	 	1
 	
 
	
 
  ""
   = +	1"
.

  !
 8,9 	 	#  #	
 	
   (" 
 C 8,/9  
		 # 	1
 	 	
"  5 
 H ,   	 	
"  #	#
	 
 H   '
  1 	  1"	
 
	   	 	 	
"
 5 	 	
	 -K  	
  "
 	 

  1	4 "  
	   5 
'
  	 	   	 	
	
"
 #	#
	 	 	 	 ,-K 
	
  "
 	 
   1	4
"  
	  5	  #	#3

	 	 	
" 
	 1" 	 1
 
   	 	
" 	#

# 1 	  1	1		 	
"

  
 	
  "  
 
	 
  
/  & - 
 	
  	

89 @	#	3#	   	#
 3
" 	
	
 
  	
 	 
 
	""	 	
 

  
  8,79
  1 #	  
 
 	
-	 2 5	#
 " 	
	
 "$   	
 
 	
  %$ 85	:$9 	
 0$ <
85	:$9 1
 
 1	 
#	
  	
 
 0 	
 0<,,$ # 
 
 
8,/	9 	
 
  #	  
#	
 "
  
 0<,,$ # $


 
  8---#9 5


	
  
 
  8,/	9  
 1 1 4,  1 @,  		 "
 
 
 "" 
  = 	 "
  85	:$9 H /7 , 1 4
, 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
,B, @BF   +	1
   
85	:$9 	
  	 
 ( 
 	 

	3

 	
   	
 
 0$ 

 	 
 
	 
 #
 ( 	

<5   
	 	 1	+11 	3

	
  , . 	 	 "" 
	   :	
 $$  -  
, 	

85	:$9 +
 ,-- 1 4
, )	+3
11 	
	
 $  # 	 

'  , 
 6$ 	
  :	  +3
		  "  		  	
	#
3+
 	
 	 
   $*

  8,,9 	
 

 
  8,79
		 1	+11 	
	
 
 4	3
 1		  .D 
86-9 %  *
 8,.9  	 	3

 	
 

	
 	
   	
 

 #	  +"1
 
 3

  

  1 	#
 3
" 	
	
 	 	 *	 	

" 	
  	   E

#	#
	 	 	 1	G   
	

	#
   % 1	+11 	
	

 7  
  +"1
 	 	 	
	
 		
  7  "
 1 , 
3

     	
8%  *
 ,.9 *		

 1"
 	
 5	C  # (" 

 8,9 
	 	 	
  	 1	 

    *	 	
 1 	

	  	
" #
  ,65 	
 


	
   
	
 	#

F'5$ 	  1  	  # :	
 # # 	 1 	1
 #	#3

	  5 "	4 
   #	3
#
	 E	
 #  	
 	
 

  :	  ,
 
  8,/9
	
 #
 
  8,-9 	
 #$ 
	 	 	  	 3
" 1	 ""1
  ""  5	:$
    		
 
 ,7!
,
  !

 ,! "

 
 
,7! ,
 
  ,/9 *
 4 #

 
  8,9  

  
" 
 
  8,9 1	
	  "
 	
 		
 
 
	
 	
 5 7D-$ 	 	 

 

 

	
  1	 " 

	
 	#
 
 
  8,9

 	 	 
	
 85	:$9 	 
"
 
	  856
9 	

 	  5   "


  	
   +
	 1 	3
	 5	:$$ 	
 

	 1 	#
	
""	
  +"1
 1	 	
   		
 
 " 	
	3

 
 
 
  8,9 
	
	 " 	
	  "		 
	

	
 	
 	#
  
 	
  #
"# 
 	 1"	

 "	" 
86,9 %		# 
  
	 	
   		
 
 	
	
  

		 
  	
 (" 
 
8,9 
 
 
 	 
 
+"1
 
 # %  
*
 8,.9 	   	 5	:$ "3
" 	 		
 1
	  
	

	#
 " 	 	   	 
	
  5	:$  %   3
  	  	#
 	 


 ,65 # 6. 	  	
 	#
 	

, D,/ 	  +
	 #	#
	 
   	   
#
 1 1 	
 

	 "  
	

	#
 	 	 #
 
 
 ,65 	 	 
 "
 	
 	 		
 	

	#
 +	
  # 4
 
 	
 
3

	 " 	 	 1	 	
 "	
1
 8(" 
  ,9 % 
 	  	#
 	 " 

,65 # ,- 	  +
	 #	#
	
	#
    	  
3
	
 	#
 "   		
 1
	 #
 1"	 # "	  5
 1 "	
  1"	
 
 

  	  #	 " 
 		
  

 # "
3
 	
 "	
 8(" 
  ,9 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
*
 $


 
  8---9 1
	

 	#	  	 	 "

	  	 	 5	:$ 

	3

 
  	
 	
  
 1	
  #	
 
 1+ 		  

  ' 5	:$3"

 	
 

	  		
 	 
	
 	#

	:
  1	 	 	  	#

" 1"
   	4

3"3

 		   
  
"
   
869 
 
  8,/	9  
	31


   
	
 		
 
+	1
 	
	
 	 	 

  
	 	
 85	:$9 
 	 	
 0<,,$ 	



	
 0$ 
   	
 %

 
	 
	 	
 	 

#
 ( 	
 <5   
 	

1	   . 
 
  8,/	9

  
 
 ( #
 	

	
 

	
 	
   	
  	
	
  85	:$9 	
  	 
 
1 		  =	
	
 
  	

	
 0<,, 	 
 +	1
 

 #	  +"1
 
 	 ,
 B   	4 1  	 
	
  5 

	
 , ,D.6 . 1
@,$ # 	 	 
	 	
  ""
 	 - /  -  ,$ 8$


 
 
---#9  	 
 	 


 	
	
 #
 1	 	
 
#	  
#	
 = $ 1	
 ( 	 "    	
  "  
(  <85	:$9 	
"  
3
	# " 
 
	31 1	 8

 
  ,/	9 1"	   
	3
		 #	  8$


 
 
---#9 % 
    	
  <
85	:$9 	  
 #	 
+"1
  #1 
 	  	3

" #
 ( 	
 <85	:$9  

3

	  	""	
 
 
 ( "

#
 
	31 	
 
	3		
   	
  	 "
"	

 
 	#
 	:
 1	
1
 
 3	31
  

 " 1	 
 
 ( 

   	1 
 
 
 
 
	3		  #	
 	
 
 	 
	31 1	
8$


 
  ---	9 &
 
 



 
 
	31 1	$
(    	  
	

 	 '
 
	 
 

3	3
	 

 ( 	 	 
	#
 	 1"		#  	
 85	:$9 	
 	
	 

  3"

 	


  	 		 
 
$ '
 # +"3
1
	 	""	 (  	 	 1	
5 
 
  	
  5 

	3

 
		 
 
  	
 D.
1 4,$ $


 
  8---	9 
	  


 
 ( "
 #


	31 1	  	
 
	3
		  #	  1 

 
  	
  	#
 "	4
	  	#
 +	
 
8669 *
 $
 
  8,9 "

  

  31 3
#	$ +"1
 % 
	    #3
	  
	 	  (  <5
	
" 	 
 		 
 1
	 
 
 1	 +"1
 8$


  ,9   	""	 	 
	 	

31  
 

 
 
	 
	 (  <5 	
"
	
  	 %  1   
 4

 
 1 #	  +"1
 
1 1	 	
 #	   
+
   		# 
 ( 
 
 
 "
 	 
 
   
8679 ,
 
  8,/9 
 +	1

	#
 	
	 5%$ 	 	
 #	#3

	 E	
 
  	
 	
 0
$ 	
  
 	
 (55 >P-$ 	 	


  85	:$9  
 +		
5% 	 
 
  	
 
 


Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
   5	:$ 

	
 O 1
4,$ '  	
	#  	1 	  
	
 	 
	  " 
 


	   
 # +"  +"
5% 	 
  	
 
 5	:$ 
  	 	 

 5	#
 	
3
	 	
 		E  	
  #	#3

	 	
  	  ""  5  	  
,
 
  8,/9  	  

	 	#  E #	#
	 	 	
 
	

	#
    	
 	

3
+	
 " 1	
1 '
 
	  
  ,
 
  8,/9 #
 
 
8,-9  31 ,75 	 +"1

  	 5	:$ 	  #	 
"
 	
 #	#
	 	  1
 	#
 ""   		
  
 
	
 ' 1 	
	#  	4  
	
  1 	 	 
		
 

   	
 0
	
     	""	# 
 

  "
   
  	4

 " 		
 
  	
  
 ! !
86.9 
 
  8,/	9  	 	#

" 	
	
  	4

3"

		 
 
		 1	
 

1
 	
1		   

	
  #
	 ""	  	 	 
 (7


	
  	 	
 - , ) (7
" 	 1
  	
 
  	 
 	4

3
	

 		  	

	  	
 	   	31	
1	
  		  	 	
 	 

 # (7  %
 	
	 	
1
 
1  # 
 
  
 31
 	 
 & 
#" 8,9 	 
 	  	

	
  
$ 	 	 
1 :1
 
 	 	 #	 8# ---9 E
 	


1 	
 +# ""	34 #3

 
  	
 	  ""  
NN	 1	3 	CC " 		

# 
 
  8,/	9  
 
 
8,/	9 	
" #
 	
	
 	

(7 	  	1 + 1
"
 

1
 
  (	 	
 
& +	1
 	  	 	
" 
3

 
 	# $ 	
 
 "# 8

  ,! 
 
  ,9 		 1  	

 8(79 

1
 
869 *  " 	
	  	4


1 	
	 	
 
 = /	 	

	# $ 	 
 
	 	1
   

 
  8,/	9  


 
 	 
 # $ 
  8,9 	


 
  8,79 	
 1 # 


  ,/	9 	
 	 	
	
  

  85	:$9 	 
(    
5
 
   # ""
	   	
  	4

3
	

 		 8 	 $

  , ,/! 
 
  ,/	! 

  ,	9  	 	   	 
""	 

	
 # 	
 :	
  
1  H / I ,-8(79 = /	$ 1"
	  	 1	
 
 
 	 8(79
	""	 E  #	
 "#	#
 	 1#
	
   	 =
""	
4
 	 	#  	 ""	
" 1  	
 ""
1"
 8/
  /0 ,.! .
 %
 ,/! 

0,
 ---9 

""	 

	
 	""	
 E 

 1"  	#
  1		 !
	    	
   "" 
% 	 #
 "
  # 
 
 
8,/	9  	
  4

  	 
"" :1
   8

  ,79 	
 	
 1" 
""	
4
 
 
 
 	
>B( 	 8$
 
  ,9 
 
	
 #
  	
 ""	 1
4  1	
 # 	 

 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
	
 ""	 "#	# 	 	 1	 

 	#$ *		

   	3

 :	
 = /	$ 
(  .  /  ,-(7
5
 
%
  $ 
  1  E ""	


	
 ( 	""	 .  /<5 % 	
"	 5 

	
  ,- 1 4
, 
1
 	 #1 ,/  1"	

  	
	  	 	4

3"

""	
4
 	 	 		 
 	
1 
 	 
 	  

	
 
# 	 ""	 	""	 E 
'" 	
	
 	""	
 . 	
 
4  # # 
  

 	4

3"
 		 	 

 
 	  5 

	

	 +
 ,- 1 4, 
86/9  		 	
 "
 	  1	+3
11 	
	
  	
 # 1
 
 
	
 	 1"	
  		
 
85	:$9 1 " 	
	  	4


8 
 
  ,/	!  
 
,9 *  1	 	
 #	 	
 	 1 #	  +"1
 8  
%  *
 ,.9   	
 . % 1	+11 " 	3

	
 
  #	  +"1
 	
+ ,/    = $  *#

"# 		 ---$ # "
	
	
 	""	
 . 
 	1 #
 	
  $ 
 
 
#	  +"1
 	 

	
 
5	:$ +
 ,.- 1 4
, %
1	 +"1
 	 
 #
 "1 
 	
	#  	1 	  	
 
"
 1	 
)	 + 	1" @	
 (

 

1
	 '
1	
 	
 5		 =	
	
  	1"
5 F
    ?
 2#	 	
 =+  %	#	
 	 	
 
 	
 +"

	1" @	
 F	 
1
(7
)
5	:$
1 4,
(
	

#
 1 4,
/ #

, , > .  )	 ,/ ,. . - 7, ,-  , / ,6-
 , ,/> / ,/ )	 , ,. . - 76 ,- 6 ,, /7 ,6/
6 ,- --> 7  )	 6 ,. . - - ,-  ,7 .. ,-
7 ,7 7> 7  )	  ,. . - . ,-  ,6 -/ ,,
. , --> ,  )	 6- ,. . - 6 ,- 7 ,7  ,-
 ,/ ,> . // %"  ,. . - 6. ,-  ,7 66 ,,6
/ , -> . -- %"  ,. . - 67 ,, - ,7 6 ,,
 6 > , -6 >  ,. . - .- ,- . ,6  ,,
 , ,/> / ,- >  ,. . - 66 ,- . ,.  /
,- ,- -> 7 . > ,- ,. . - 6- ,-  , 7 ,
,, ,7 7/> 7  > ,6 ,. . - / ,- . , - 7
, ,/ -/> . 6 > , ,. . - .. ,, . ,6 - ,/
,6 , .,> ./  > , ,. . - 6 ,-  ,7 7 ,,-
,7 , /> - 6 > 6 ,. . - . ,,  ,6 7 ,67
#
 +

,. -  ,/- -.& >  , . , 7  / , 6 ,.
, - 6- ,/- ,-& >  , .- , 7   ,7  
,/ . - ,/- ,/& > 7 , . , 6 ,/ / , 7 ,6
, .  ,/- ,/& > . , .- , 6 ,/  , , ,
, .6 -6 ,/7 /6& > . , . - /6 ,/ , ,. -/ ,/-
	A	  ( 	 #	 
 6/B 	
 5	:$ 	1
 	 "
 
,65 	  	#
 #1	  7 
#  H .  ($5!  + 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
69
12
15
18
21
ε P
, 
‰
0.000 0.025 0.050 0.075 0.100 0.125
1/CO2(aq), µmol-1 kg
b
0
100
200
300
400
500
b (
37
:2)
,
 
‰
 µ
m
ol
 k
g-
1
0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5
PO4, µmol L-1
AESOPS
N. Pacific [Eek et al., 1999]
Arabian Sea
Subantarctic Southern Ocean
Equatorial Indian Ocean
Hawaiian Ocean Time Series
Bermuda Atlantic Time Series
Pacific Ocean [Bidigare et al., 1997; 1999a] a
b = (25 - εP)CO2
b(37:2) = 79 + 120[PO4]
r2 = 0.78, n = 107
-	 / *	
" #
 	$  	
 ""	 

	
 	
 #$ 85	:$9 	
 ""	


	
 F		   (	 	
 	
  01	 %	
 1   0%$ 	1" 	
1 
 
  8,/	 ,	9 F		 1 		 	
 1  $  :		 '
	

	
 	
  #	
	 
 	
 	 1  
  8,9 F		 1  > (	 	
1 
 
  8,9  
 	
 :	
 
 = /	 "
 	 1 1	
 
 	
	
 1	G 	+$ 	
 
 	 		 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
869  ,65 	  	4

 1  	
	
)
	 0	
 	 #
  	 


 	
  
  " 	
8
 
  ,	9 	 	  	
 (  	
   		 	   	
	#  #  1  (	
	
 	    
 
 
8,9 1 @
 ( #
 A	
 '	

	
 	
 (	"	 8
  )

 ,9$
	 

   		 	
	 )
3
	 0	
 		  
  8,9  	
	   1  			
 	
 13
  	
 :		 '
	
 	
 3
(7 

1
$ 	"   1 
01	 %	
 1    3
 	   1" 	  1
3

 
 
   # 


  8,/	9 	""  	  	  


	
  (7   
  8,9
   1  #	
	 

	
 	
  
  1  ?
 2#	
	
 =+  ?2=$ %	#	
 	 	


 	
 %($  	 
3

     
 
  8,/	9
1  (	 	
 
869 '  

	
  5	:$  
1	G 	 

  	#
 "
	
	
 
  	4

3"
 		
	 
	 	
 #
 ( 	
 
"	  85	:$9  # +"
8   $ 
  ,9 * 
 
 =
/# 
	 
 	
 #
 ( 	
 ,<
5	:$ 1"
 	 "	 	
	 	 1"	
 
 

 ( % "

 # 
 
  8,/	9  	
"

 = /	   1" 1 	 	3

 #
 

	
   5
	
 ""	 
 
  8,/	9 
3
	 	 "# "	
 #
 
	
 8(79 # +	1

 	
 #



	
  5	:$ 	
 ""	 

 	  	4 	
 #

85	:$9 	
 8(79 	 
  "1	 	
   
	
 "

   

8(79  	1" 1  (	 	
 8
	  
  ,9   	3

 #
 5	:$ 	
 8(79 
 H - $ 
 	 		   	  	 	 #
 
	
 8(79  1
    8(79 

	
	
 
  	   		  

 8,9 +	1
    8(79 
 ( 	
	 
	
 85	:$9 % 5	:$ 
3

	
 #
 , 	
 , . 1 4, (
	
 8(79 	  	 
 H - 7  H 66
 O - ---.$ 	  
  3
1
	
   "

  ( 
 85	:$9
 
 - -  
  8,9  	
 	 	 (  
	
 	 
8(79 	 
	 
		
 85	:$9 
3
	 	  	
 #
  	
 8(79
 
 
 # 	
 #
 85	:$9
	
 (79 
 	 	 
87-9  
  8,9 	 +	1
 	 
   8(79 
 ( 
 	1" 1 
#	
	 
 	
  
 	
		
 
 (  1  
4 
	
 
  

	
  (7 	

5	:$ 5

	
  (7 	
 5	:$

   (	 =
	 P
 	 ., 	
 	
 	 
	
 	  
., 

	
  #  "3
 
	 	 	 

  	 '

	1"    .,  
 
8,9 
 	 	 	 
 ( 	 3
	  	
 
	 
 8(79 1"
 	


	 
  	     	4

3
"
 		 	 	 	#
 "
	
	
 
87,9 =  + 	 		  
	 	
"  
	
 	#
 
 "
	
	
 
 1	
 ""	
4
 


 
		 

 *
 %
 
 
8---9 1
	 	 	" 
 "3
"	
4
 
 	131
	 

3
" 		 

1
   	 	3
#
3

	
 1	
1  ""1


  5	:$ 
   
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
 	 	 	4  	
 #

" 	
	
 	
 	  	
	
 5	:$ 

	
  1 	
	1	
  
	
 	#
 =1 	 13
"	
   	
 	#	 		  "
	
	
  	 	
 5	:$ 
3

	
 %
 
  8---9 " 	
	 	1	
  " 	 


	3
 
 ( 
 <5 + -  
%
 
  8---9  	 


	
#	  # +"   
 "3
"	
4
 
 	  Q, , , 
 	3:3
#	 		  	 5	:$ 

	

 ,- 1 4,  1
11 5	:$


	
   		 
 
 = /
   1 4, :		 '
	
 	
 8
 
  ,9$ '  " 	
"
 %
 
  8---9 	
 # +
  
	
   	 (  # 	 
	


  <5 
  
1"	 	


  	   	"" 	
+ -  , 
   8 
 

 ,/	 	# 69  - . , 
  	#	3
 8$


 
  ---#9 ' 
	1	
  
	
 	#
  
4 
 1	
 	 
	
 	#

"	4  
# 
	
  	
	#
 	:
 '
	 	  		3

 	 #
 
 
  	
 
 

""	 1	
 8
  
,79 	
 
  5	:$ 

	

8$


 
  ---9 % 	""
 	 	 4  #  
 	1
" 	 8( 
  ,/!


  . ,9 
	
 ""
 
	
 	#
  		
 

#  	 	#
 	:
 

  8(79 	
  85	:$9 "	 
 
 
879 
 
  8,/	9  	  
" 1"
  	4

 	  
1	 	

 85	:$9 
 		
 

 	 1 # 
	
 '  

3
	
  (7 
 	 	 	
 # 3
1	 
  	
 #
  	
 (7
= /	$ 1	 #   1	 
	   	4

3"
 		 @	#	3
   
	 	  5<5	 	

 		   	
 "	
4
 3
	1
	  
  	1#
 (7 
8! 
  ,69  
 
		  	  5<5	  (7 	
"
 1	4 # 	 1"	 "

  5
"	4 
  	
1 8$  

'
 ,9  
  8,9 1
1E
"# 	
 
  	  	4

3
"
 		 # +	1

 " 
 	4

 
 3" "
 	


  		
 
 	 	
""	 1	 # 1
1	 	 	
 	3
 F 	 "
	 11
	

,$ 	 "1
	  		 	 
	  	 
   "	4 

 	
  1" 	  <5	 	

  1	 #   
  	
		
 
 	4

3"
 		 

 	  "
	 	""	  
	

 	 
  	4

3"
 		
	
 #	   	4

 	
 1 
3
	
 
  E 	
 	" " 	
	
 	4

 1	
 	 "
	 " 
 

  	

 	1" 5
 
8769 0
 
  " 4  

 8---9 
 
 	 	
85	:$9 
 	4

 
,65 	
+	 1 	 1
 	 	 	3

	 	
 
  
	 (	 	

,/. 1 7.>  ,.$  " 
	"" "
 	 1	 1
6/
; 1"	 (
	 85	:$9 	

 	 	  
  	4


,65 	  "#	# 	
  8(79 	

 ,65  5	:$ 	  "  "

	
    (7 	
"   
 
8,9  
  8---9 
 	 3
1
	 	4

3#	 85	:9 	 
 	
 		 	 1
 5	:$ 1	3
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
1
  
 1	 	
1
 85	:$9  	G  	

 	 -K 
	 
 	
"
 	#

+  	4

3#	 85	:$9 
3

 		 	" 	 1

5	:$ 

	
  
 M - . 1
4,   1	G   	1" 
8 
  ---9  	 	
" 
 
 	  
	  	4

3
	

 	"" 	

 31 
  "" 
	 (	
	
 
" #
$ % 
#
	
   &
8779 *  	#	 +"1
 	

  1" 	 " 	
	


  	
 	
 	 	 

  	
 	 	
 	1#
 5 

	
 
%  	
 

 
 
"
    	

 8(79 = /$
	
  	

 	#   1 

 "
	 5	:$ 

	3

 #  
  8---9 "" 

"	
 	  	 	 	3

	
  	
  
 " 	
 	 	 	

 
  	4

3
"
 		 5
 +"1
 	
:  
4   	  
		
""	
  	4

3"
 		 
(7  1

$ 

	
 	
 
  
 
 	
	
 #	3
 
 
 	#	     #	
 1	 $  
  " #	 
 #	
 
	#	  	 
 #
 "#
#	  	 #
    	
 	  " ""	
4
 


		 	1#	   1 13
1
   1
 ""	
4

 	 	  
 1 8(
 
 ,9 	
  ,75 "1
 	#3

 
: 8$
1
  (" ,,!



  (
0
 ,79 
 

 	
 ,753	#
 
: 	 #	

  	  	
 	
 " 		
 "1
 "  	 "	
 
		 	 " 	 "1
 = +	1"
 1  
 #   
	
	
 " 
  	4

3
3
	

 		 #	  	 1

#  1  
    
	
 ,3+	
++	

 &
1	
   11
 	
 	""
" ,3+	
++	

   
 
 
 
 
 	
  $

  	
 	
  
 	 4


 " 	4

 
  "
 	
 8


  ,7! 
''
   ,7! %

 
  ,79  1
  "#1
 
 " 
  	#	 	

:  1	   	  
	4

3
	

 		 
   

: "		  ,753	#
 1
#  125)  1
  	 
"	4  ,65 # 	4

 	
   
 	  
  	4

3
	


		 *  	 #	  1 
, 7 7- 	
 7 $ +"1
 
	
	  	 1
 # ,65 
"	3

 
 	4

  
  1 
	 1
 # 	 ,65 "	4  #
	
 
 "		 	
 	#
 (5$
	# 6$    	  	

 1 ,65 
"	
 
 	4


	
 	  	#
 +	
 	 1	 


  


 8,	 ,#
,6	 ,6#9  	 
   4

 "1
 ,75 	#
 	
   

1
	
   	$  


 	  	  
		 ""	3

  	4

3
E
 		 1	 #
1
 
 ,65 	4

 	#

+"1
 
 "#	  
  
#	3

  +"1
    
1 	 	#	3#	 " 	
	3

 " 	
  	  #
 
   
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
3  	
  &	 
	 		
87.9 % 	 	
 #1	


 	
 #
 "		  	43


 1	
   

 6/
;313
"	 	
"   C 	

8!2
 
  ,9  	 	4



		
 	
 # 	#   

"	3	 	 1"	 '
 	

"  
 " 	
 #3

 ( 	
 5 
  
1"	 	

= /#$  

 
  "
 
  	

 8(79 
  	1 	1"
= /$ 	
  
 
 		


  " 1"
  	4

 1
3" "
 	
 
  
 	 "
	  	4
 	
 

	

 5 8 
  ,9 
 
	 	 1 " 	 #

1	 	 
	

  "  
	4

3"
 		 	 	
	#
	
 	
 
		
  	4



		 	#
 "  	
 	#

" 	
	
 		  "3

  
	
 
	
 
+ 


 "	 	
 	
	 	
 "
 	
 " 13
"
  	4

 ("	
4
 


 	
 	 	 "
  
 
6/
; 	4

 	 

 	
 	
 

( 	 	 

  <5 
   	
 
  	   ($5$  1		
	  (7 

	
 
  C
	
 
 	 "	 	



1
	 		# 
# 
 	3
	
   # 	
 #
 
	
 (7 	 	
 


  
	 
 	
  "1  	


	 # 		 #	   +
	 	 	#	3#	 	
"  #
  
    

 	 
	
 :
 	 1	
 
# 	 


  	4

 #3

 	
  "  	4

3"3

 		 	
 	 	 	4




	
 
		
 	 	
 	#

" 1"
 
, &	 	  #	 	
 	



  	4

 
  	
 	

 
J F 
	
 		


  ,65  	4

 +J
 &	 
  	 

	
 
	4

J F 	
 
  	 
"
B	#	B" 	:	 +3
"	
 		
 
 J
6 &	 	  "		  1	
 
""
 	
 	4

 
  	

J 5	
  # 1
 
 ,653
	   J
7 &	    	  	4

3
"
 		 
   	
  
 	 	  	 	4


	#
	
 	
 6/
;J
.   	#
 " 	
	
 (

  	
< 
 	
 

"
  	
 
 85	:$9 	

)	 . *  0	 5 1  @	#
 +"1
 &  	
 	
 0<,,	
) 2 *	  

(5 - 6 - -.# 7
'" 	#
 (5 - , - -, 6
'" 	#
 	4

 - . - - 7
	%#  	 	 1" 1 13"

 	
 
 "		 	
 	#
 (5$ 

	
 2 	
	 	 1	 1 ,65 
1
 
 	 1	
  :	
 6$  


  (
0
 8,79  	4 
 	

	# " 	 
#	
	  1 "  
 
 (5  1! "  	
"   
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
 	  
 #1 	
 

#1


J &	 	    	3
	
 	
  1	
 
 (J F
31   :
 
 
J F  1  #	 


  	:	 # 
"
J 5	
   #  
NN	#	CC  "	35 
	J
 &	   1	+11 	
	
  
 
	
< 
J &	   		#3
 
  
 
	J >B  	   ($5
   	1 
	
 $
/ F  	
 " 	
 
	

	#
 

	
 1	
1J 

	 

   	  	#

" 1"
   	
J
	
	
879 &   	
4  	
E
 11 
:
  "	"	
 
  >= %4

 &43
" 	
  >=  "		 	 "" & 	
4 
11#   	 " 	
  &4
 2" ,
 11
 
 	
 	 	   "
 "	" 
& 	
4 5 5
 	
 0 0
E3>
  "1

,65 "	4 +"1
 
  	
 	  
 
		 %4

 	 	   	 #
 "		
"" # >	
	 
 =
	
 	
 53
6-,-7 66-, 0 > (  * * 0   % @  	
 	 2 
&	4	1$ 	
 53.,66 0 > ( 	
  % @ $ 
  
#
 76. 
				
%111	
 ? &  	
 = %E	1 0		 .
	
	 
 	:	 1B % 
 1	
1 
"" 
	
 #

 334 ,66 D,76-
,. 
0
E3>
 5 *   #1	 
 
"" 
 1	
 1  # $
* 56
,-D,6. --- 
0	 * *  % = ;  =1	
 ; @ 	
3

 ? ) 	 F 	
 ? ( ?	" @ ;
  
% @	 ? ) = ? ) * F (	
 0 > 
("" ( % 
# 	
  2 &	4	1 5


	
	
  ,65 
 
	 	
 
  	#	B
2 	  
 1 	"" 		 


 
 66 /D ,/	 
0	 * *  0 > ("" = ;
 ; @ 	

  % 
@	 	
  2 &	4	1 A		
 
  	# 	3
#
 " 1"
  		 #1	4 
 +
 

7 &
*

  / 

8 
8 *
   $


 # ?  21	 	
 5 F
 "" ,,D
,- '#	
 %  

 	
 21  F3

	 "	
 ,/# 
0	 * *  % = ;  =1	
 ; @ 	
3

 ? ) 	 F 	
 ? ( ?	" @ ;
  
% @	 ? ) = ? ) * F (	
 0 > 
("" ( % 
# 	
  2 &	4	1 5

 NN5

 	
	
  ,65 
 
	 	
 
 
	#	B 2 	  
 1 	"" 	3
	CC # * * 0	  	   

 

 69 ,.D., ,	 
0	 * *  ; @ 	

 ;  0  2 
&	4	1 ;  =1	
 * F (	
 = ? )
( 
# 0 > ("" ) @			 ) * @	
 	

 % @	 '
31	 	
 
 ,65 	
	

	
 +" # :		 (	 ""	
4
B 	
	 "	 "+ 

 6: .D..
,# 
0	  5  %""	
  #1	4  
	

1	
 "	1	 	
 
  (3

 
 + 

  # )  

	
  % )	4 "" D/6 (
1 > R4
,6 
0
 5  > >1 @ = F
 	
 ) ? )
5	 	
 
 		
 
 
	
 
 %
 
 /
  # ? 5 2

	
 0  5 @	#	 "" ,66D,7 5	
 +3
 
	
 ,7 
0
     ? &  0		 	
 ) ? & A
(
 	
 		
 #  	

"1
"	$ 	 	 

  
	
 	#

"   95 7D. , 
04	    *# 	
 ' P
	
  
 	 5 

	
 	
  E 
 
	# 	#
 " 	
	
 
 1	
 "3
"	
4
 
  / ;9 /7, D
6/ ,	 
04	    *# 	
 ' P
	
 	# 	3
#
 " 	
	
 # 1	
 ""	
4
 

"
  	
  	 	
 5 			#
!   #
 6<: 6,D7, ,# 
0
 0 F  	
 ? 0		 E	
  
	

	#
 # 1	
 1		  	 !  
6=4 /.D ,/ 
5
 )   ? A41	
 	
 2 

 @" #1	3
4   	""	 
 %
 
 /
 
# ? 5 2
 	
 0  5 @	#	 "" 6.,D6//
5	

 + 
	
 ,7 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
5
 )   % 1"
 2 

 	
 ? 5 2

@" #1	4  
  " 
 	
 (1
"	$ 	
  	 "3
 
 
   96 /D
,. 
5
 )   % 1"
 F @ 	
 * 	
2
 	
 "	 

 
  	4

<
	4
	   1"	 	
" 

 	
 	
 
 
 

  / ;3 .,D , 
F	
#		 %  	
 R 		  :1
  3

1     1	
 " 
   	 
   
 
 	



 " (1
"	$  

 := /D/ , 
F> ) ?  	
  "
 )	
1  	#
 3
" 	
	
 		  " 
 ,

 6>4 ,D6 ,// 
F %  ? 
 5 )S  ; @
	
	
 ) *1 F#
   1	
	 	

	 ""	<"	 "		  "3

 #
 
 
	 		 	
  	
#	3
1 #
 (55 /,7 
  999
6,D6 , 
F 2  	
  % @	 1	  ""	
4

> "	4 #	 
 ,75 
"	
 
 "

( +
 3< ,//D,. ,6 
F+
 2 ;  	
 ) ? ) 0	#
	 E	

#  1	
 	1 
  03

 ,
"  6=> 7/D., , 
4 ) ;  ) ? &	 ? ; 0" 	
 5  &

'

  

 
 	#
 " 	
	
 #

		 ""	
  (1
" 		 
 >  
(	 &

 #
 $
8     :5 6D/ , 
"
 0 @   FC
 ? 2 T

 ? P	
 	
 ( 
 		 %
    

 

	3

 
 	4

3#	 1"	 1	 


 69 ,D, , 
=	:	 2 F  )  C@	 	
 ? % 0 
 
	
" #
 	#
 " 1
	
 	

 
		 	#
 + 

	
 
 	
/    > ,,D,6/ , 
= 2  	
 ) *1 (4	 "	
B 
#
   #	"	
 4
3=1	

 "
 
 1  
 		 " 	
 	

 "  	#
<	#
 
4	 #
 "	

	
 #   
 645 7-.D7,, , 
= 2    	 
	
  +		
"  ""	
4
 "
  !
3; 6D,7 ,6 
=	
 *  ) % %	# * 24 F 5 )53
4 5 0
 	
 % (
 5	
 
  ,65 
	 	 "		 	
 1	 	  #3
"	 

 
   & '
	
 	
 


 
 4 /D77 ,6 
24 & & 5  	
 2 & ;		 1	
  	3
#
3"  	   1	G 		 "
" 
 	
 '

	
 	 # ,75 	#
 
	+
3" 	
 &

 #
 $
8  / 9;
,,/D,,6 , 
24 *  	
 > % &1 (1
 


  1	
 	1 % "
' , 
,75 	#
 4
  "    3<
7D.-/ ,	 
24 *  	
 > % &1 (1
 


  1	
 	1 % "
'  
,75 	#
 4
  	
   3<
.-/D.,/ ,# 
24 *  	
 > % &1  	
3
	#
 1B )	
 " 	  	


 
 
		 ""	
4
 11
 !
  #
 >< ,./D,/, ,6	 
24 *  	
 > % &1  "3
	#
 1B )	
 " 	  "
 
 
  	
 
  "
 	
 (
+
 9< -D. ,6# 
24 *  ? ( )
	 	
 0 = ( 
" 	
	
 
 		 	
 	
#		 

#
  
    *
 #


 # ; @	G	 	
 *  )
 "" ,/D,
0	4   )	
 )	  ,7 
2 ;  & 5 ) ;
 0  
 A 23
 ? &  @ 	
 ? ( 


 F	1U 
 E"	
4
 # 
 #1	4 "+ 


 69 D6 , 
	 ? )  =	 

  ,65 

  3
1
	 	
 1"
B (
" 	
 

! 
 669 ,,,D,. ,6 
	 ? )  ;  =1	
 0 > ("" 	
 5  
	1 51"
3" " 	
	 	 

  

  	

 #1	 "3
 
 /*
  + 

 6><> 3
 # 0 F	
 	
 = 0	 + 

 6;
,,,.D,, ,- 
# F  *  	
 * 5 
  

3
   #		B % 	 	
 +"1
	
  
 ! 6: -,D ,. 

	 ; *  ) % % )  T (
 	
 F 
&	4 5	#
 " 	
	
 # 1	
 "3
"	
4
 
 B    5 

	

" 1"	 	
 "  

 

 < ,D,- ,7 
?	" ? (  	
 ? ) 	 % 	#
3"  
5  
  	 T	
	 ,
 9:4
7D77 ,- 
?	" ? (  ? ) 	 % 5 )+ 	
 = 2 (	
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
(
 	
	
  ,65 	
 

	

 5 
  
	 :		 (	 
 
	 .--- 	 

 > /,D
,7 
?  &  	
  & & (
 "1


  	""	 
 %
 
 /
  #
? 5 2
 	
 0  5 @	#	 "" ,,, D ,6
5	

 + 
	
 ,7 
?

 % )     

1
	 		# 

,65 1
	
 #  1	
 ""	
4
 !
  #
 693 ./D6 , 
;	 F )  	
 2 
 1"	 		# 
 3
 "" 

	
 
  #"	
> (	 	
 ! 
 5; //D ,/ 
; ;  	
 = ) ) ) % 1  	#

" 	
	
 	
 	 	#
 "	4 
 "3
"	
4
 !   #
 6<3 . D 
, 
;# > &  	
 ? % *	
 	
" 	
 +	
 

	
 	#
 # 1	
 		 /*  $
 66
/,D,6 ,. 
;# *   ? % *	
 % ) ?

 	
 ? & 
@    E 	
 "  	 

	# 	#
 " 1
	
 #  " 
1	
 	1 !   #
 6:9,D6$ 6D
 , 
@	
 ) *  	
 * ( 	 1	
  	E

1"	  1	
 13E"	
4
 !  ;4
6D , 
@			 )  ) * @	
 @ S 	
 * * 0	
(1
3"  	
 	E
 	  "3
"	
4
 
  
	 :		 (	 ( +

 :3 D/ ,/ 
@	  %  (
 :
 
 "

	
 
 11
 "
 
  "
 	
 &


#
 $
8  / 9< ,76D,/ ,, 
@	  %  	
   0	

 >
3 	
 313
   % '* 
 


  1"	
  ""	
4
  

 	
 ( +
 35 7./D7/6 ,- 
@	  %  2 * F 	
 F 2 *	G 
""	
4
  	
 "
 	 
  >
(	 #"	  ( +
 9: -.D
, ,/ 
@	  %  0 > ("" * * 0	 ) 5 ;


	
  % )	4 F"

  ""	
4
 	#

" 1"
 
  	 	
 859	:B 3
	 
	
 	
 +"1
	  

  / 5> ,,6,D,,6 ,. 
@	  %  * * 0	 	
 0 > (""  
 	 	
 5 

	
 
 	#
 	
	3

 #  1	
 	1 
 
( +
 :3 ,..D,.- ,/ 
@	  %  ( % 1"
 0 > ("" 	
 * * 
0	   
	
 	#
  1	
 13
		 "
B % 	1
  ,65 		 1
#	    % 
 	

 	
 ( +
 :9 ,6 D ,7
, 
@

 % @  
 
   ,,-7 ""  &
> R4 ,/. 
@
	  ;   ,3+3F3+3.3"3
"	 "		  "
 #
 
 "	

/ $
*    !  5= 7/D
. , 
)	 '    5 0	 2 

 	
 ? 5 
2
 @
3	
 	4

 	
 	4 	4
	 	

     1	
 1
 


 << 67D6/. ,- 
)		  %  F & @	 	
  ? " +"1
3
	 1
	
  	11 "	4 
    
"	
4
 	1
	 + *
 	
 

 
B '1"	
  	 	 "	3
	
	" 
  / ;6
7-.6D7-. ,6 
)S ( ?  2 ; 2 *	
 ' 
  	
 % 
*3)U 5	#	
   	4

 "	1"	3
 
+ 6/
; #	 
 3" 1  	

 %	
 	
 #	 	
 ->D -$ 

  / ;3 ,/./D,// , 
>1 > %  	
 ) ? ) 5		
 	
 E	3

  
	
 	#
 #  " 
 	
 @1	

 ,
"  636 ,/6D,//
, 
>1 > %  ) ? ) 	
 5 0
 '
	

	#
 	
" 
 	
   	 	
 
	

	#
 

	
 
 	 3	
 	
  
 	
 (1
"	$   93 ,6D
, , 
>1 > %  ) F '	3*E 	
 ) ? )3
 0	#
	 E	
 # 1	
 ""	
4

"   99 .D6, ,/ 
(		   % 	    
	
 	#
 "	4

  1	
 	
 "
 
 
"  	
  
# 9 ,D ,7 
(		   	
  0#	4 
	
 		
  
"  	
 	""	$ 
3
 "" 1	
  99 67D66-
,7 
(		
 )  ) % % 	
 ;  =1	
 )


  	1" 	#
 + 


 6: /6D , 
(		
 )  ;  =1	
 	
 > 4 % 1"	3

  	 1
 85	:$9  1
	 	43


3#	 1	B %    "	3"5 "+
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
 % /? <67$ =	 ) ""  ,,53/
--- 
(	 0 >  	
 ) ? ) '
	
 	#
 "	4
#  1	
 	1 
 
 6;> D/ , 
("" 0 >   % @	 * * 0	 ?  F ; @ 
	

 	
  2 &	4	1   ""	
4

 1 
 	#
 " 	
	
 

  / ;3 D// ,	 
("" 0 >  = ;
  2 &	4	1  % @	
	
 * * 0	 F  	 	 4


		
 	
 
		 	#
 " 		#3
 
  	
J 

 69 6.D
7, ,# 
("" 0 >  ; @ 	

 ?  F * * 0	  
% @	 	
  2 &	4	1 5
 
  	#

" 1"
  ""	
4
B (		
3
	" "" 
 $
 +
 7
/ "  
 )
  # = %#	
 	
 % 
)+ "" 6, D 6 ; %	  > )	 
, 
(	 = 2  	
  2 &	4	1 5	#	
  
		3

 "	
 
 
3	
 4
 1"
  "	3
1"	 	1
 ,
 99= 6/ D 6
,/ 
*	 2    	4		 F ? F)	 F ? *"	
	
 ?  )	
  	
" #
 ,65  3
	
 1	 	
 85	:$9 
 	
 	 	B F		
1 	 ?2=  
  
	 %	
 	
 	
 	
1 
  / 5; ,7,6D,7,
, 
*	 2    *# 	
 F &32	 % 1
 "
 ,65 	
	
 # 1	
 "3
"	
4
 #	 
  1	 5 "	4
!   #
 699 /.D. , 
*	 2    *# 	
 F &32	 5	:3
"

 "
 ,65 	
	
 
  	
B
% 1  1	1
  

 

 66 /D/ ,/ 
*	
 ? %  5	#
B % "
  
 %" 
!
 ' +
 

 

  #
2  	
 	
 ) ? * =		1 "" ,6D,. "
3
3A	 > R4 ,6 
*	
 ? %  	
 % ) ?

 )	
1  
3
	
3	#
 	:
 
 1	
 ""	
4
 	

 1"	
       (
+
 9; ,/-,D,/,7 ,, 
*	G F 2  	
  % @	 % 
 1  3
1	
 ""	
4
  	 	
 	#
 #1	
!  ;3 /6D/ ,, 
* 2 3R  ' ? 2	1 	
  & 51  
	    ""	
4
  

 
 ' 
  ''  # (  
5	 "" ,.D, 5*5 ( 0	 *	
 =	 
,, 
*4	# *  )  	
   (	
4
 	13

	 5<5	B (	

  "	1"	J 


 6: 6D6-6 , 
*#   % F	#  04	 	
 0 ;

5	#
 " 	
	
 # 	 1	
 	1B F3
"

 
   	 1
  !
  #
 6>9 .D6-6 ---	 
*#   %  * F 2  	
 ? ; 
A41	
    	
 5 

	
 

" 1"
 	
 	#
 " 	
	
 

 	
 
  / ;:
7,/D7, ---# 
*#   ' P
	
 0 * ( F  *  
P# 	
 = ) ) ) * 		
 
1	
 "	
4
 
 "
  
	 	1"
5 ,
 :=4 67D6/ --- 
*1	
 *  % % ) > 	
 2 5 5	U

 #1 	
 "	
   


3
	 		 E
   > 	 !  663 7/D
77 , 
*
  *  ? * F
 	
 F  *11 	3

	 
  "" 	
 1	  #3

 	1	
	 	
 %
		 &

 #
 $
8   
:: ,,.D,- ,/ 
*
	 R    ; &1	
 	
 ( =	44
2 	 		
 
 	#
 " 	
	3

 	
  1 
  	
 
% /? <=7$ 	
  ) ""  ,,53
/ , 
	 ) %   #1  #	 
  	3
	 	 ( F  )'3&' ?
 (	1 

51 	
  &  )	  --- 

   & 5 ) ; 0 ( 044 > 
& ' 5 *G"	 ; 2 ) 0		 	
 ?   
F	1U 0
  
  	# 	#
 3
" 1"
  		 "B '1"	
  3
"
  	#
 " #1	4 

  / ;3 ,6/D,7- , 

 ?  ) 1	

  ; @
	 	
 ) 
*1 0
  "
 	
 3
 "
 3	
  " 	
 "	:3


$ 	 	 
 "	<"	 63
""	 

31	
	 "		 
  
 		
#


 - 
  96; /6D- , 

 % @   & 0
 % 111	

 	

? ) 	 =	
	
  
 " 
 "
#
 + 

 9= ,,6D,-- , 
 0  % 1  "	 		"	
 
 
3
	 		  %
  4< .,D.. ,/ 
4 5   * F * 	
 ; ) &# (
3
 	
  1	
B '
	
 	#
 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
	
 
 
	
 	
  "
 ( +

 35 7D, ,- 

 ? *   '  !
7 

!
  " !


 77 ""  5	13
# 
 ( > R4 ,/6 
11
 *   @ @ ?	
4 	
 P *4	
 5	#

" 	
	
 
 " 1 1	

 #	3
	B *	
  
"	
   1	
  #1	4 

  / 5<
.6D6 ,7 
1"
 ( %  	
   5	 5	#
3" 	3

	
 # 	 1	
 	1B  

  	3
	
 	
 " 	
 

  (
+
 9> ,6.D,77 ,7 
1"
 ( %  	
   5	 5	#
 " 	3

	
 #  	
 ( +
 :=
/6D/ ,. 
1
  %  ; * 04 	
 = ( 5	E 	"3
" 	 1"

  1	
 ""	
4
 
 %


 /
  # ? 5 2
 	
 0  5 
@	#	 "" ,/D- 5	

 + 
	

,7 
 ( F  2  *	 	
 = ) ) ) '
	

	#
 	:
 
 		 (	 ""	
4

11
 ( +
 95 ,7. D ,.--
--- 
A41	
 ? ;  F ? 1 2 

   A =3
# 	
  F  5
  	
 	 	 1"3

   1	
 	""	
 		  ! 
/ ? . ;6 .-D./ ,, 
A41	
 ? ;   ) 0	  ' 0	4#
 	
  @ 
4 %4

 
 
 
B '1"	3

    "	1	 
 
/ 5> .,6D.- ,. 
&1 > %  	
 5 ? @
E
 5	#
3,7 	3
#
  ""	
4
 	#
 	
 "  	3
#
B F1
	
  "  	 (
+
 3> ,6.D,7. ,7 
&#4 (  5 & 0
 ? 	
 0GG4 2 ? 
011 )  5
 ?   =
	
E * ?3
	
 ) ;
	""# ) A ( 	
  &	
	
 ? R
 % 1 1 	""	  #	
1	 
B  +	1"   	
 
 
 
 < /D7 ,6 
&#4 (  ?  A	
 
 2 3? 011 ) A3
 5 0
 ? 5 2
 * 	 	
 0 * 
1	  	
 	 	 4  #"33
" 
	
 
 %
 
 /
  #
? 5 2
 	
 0  5 @	#	 "" 6, D 667
5	

 + 
	
 ,7 
&
 = %  	
  ? =	
 A		# 
 ""3
	
 	 "" 
  > (	 	
 &


#
 $
8     :; 6.,D6/- , 
&	1 ( ? 0  '
"	
  1"
" 
  		 "		1   "	
4

 # .
 !


' #
 5 ,D, ,, 
Geochemistry
Geophysics
Geosystems G3    	
 
 ---25----./
